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Prufungsantrag gem. § 44 PatG ist gestellt 1 

® Pulver mit magnetischer Anisotropic sowie deren Herstellungsverfahren 

® Ein Seltenerd-Pulver eines Permanentmagneten mit 
hoher Anisotropie, d. h. einem Br/Bs-Verhaltnis von mehr 
als 0,65, wird durch das Anwenden der hier beschriebe- 
nen Wasserstoff-Hitzebehandlung hergestellt. 
Das Seltenerd-Permanentmagnetpulver ist im wesentli 
chen aus Seltenerd-EIement(en), was ggf. Yttrium ein- 
schlfeSt, Eisen und Bpr zusamrhengesetzt. Es wird einer 

Wass>rstoff-HitzebehandIung, die mit Phasenumwand- . 
lungen verbunden ist, unterworf en. Die Beh and lung wird 
bei der relative n Reaktionsgeschwindigkeit im Bereich 
von 0,25-0,50 bei 830° C und einem Wasserstoffdruck von 

0,1 MPa durchgefuhrt. Die relative Reaktionsgeschwin- ' m 
digkeit ist hier definiert als das Verhaltnis der . tatsachli- - 
chen Reaktionsgeschwindigkeit zur Standard-Reaktions- . 
geschwindigkeit, welche bei der Tern peratur von 830° C 

• und dem Wasserstoffdruck von 0,1 MPa gemessen wur- 

• de. . 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft Pulver mit magnetischer Anisotropic welche aus Seltenerd-Element(en), Eisen und 
Bor aufgebaut sind, sowie deren Herstellungsverfahren. 
5 Seltenerd-Magnete vom RFeB-TRp, welche hauptsachlich aus Seltenerd-Element(en), einschlieBlich Yttrium (R), so- 
wie Eisen (Fe) und Bor (B) zusammengesetzt sind, wexden in der Industrie aufgrund ihrer ausgezeichneten magnetischen 
Eigenschaften weitverbreitet verwendet. 

Es gibt drei Patente, die mit der vorliegenden Erfindung verwandt sind, namlich JP-A-60-257107, JP-A-62-23903 und 
JP-C-7-68561. 

io Die JP-A-62-23903 offenbart ein Herstellungsverfahren, das durch eine Wasserstoff-Hitzebehandlung bei erhohten 
Temperaturen, z. B. bei 800°C, gekennzeichnet ist, welches ein Permanentmagnet-Pulver vom RFeB-TRp mit intrinsi- 
scher Koerzitivkraft (iHc) von 398 kA/m erzeugt. Die Wasserstoff-Hitzebehandlung umfaBt die Hydrogenierung, ver- 
bunden mit einer Phasenumwandlung von der R 2 Fe 14 B-Phase nach RH 2 + a Fe + Fe 2 B, sowie eine Desorption, verbun- 
den mit einer Ruckumwandlung von RH 2 + a Fe + Fe 2 B zur R 2 Fe 14 B-Phase. In der JP-A-62-23903 wird zwischen dem 

15 Hydrogenierungsschritt und dem Desorptionsschritt ein Mahlschritt ausgefuhrt. Vor der JP-A-62-23903 war bekannt, 
da6 bei einer Wasserstoff-Hitzebehandlung bei einer erhohten Temperatur von 800°C eine Phasenumwandlung auftritt. 

Die JP-A-62-23903 ist die erste Patentanmeldung, die offenbarte, daB die Phasenumwandlung wahrend der Wasser- 
stoff-Hitzebehandlungverbesserte magnetische Eigenschaften fur magnetische Legierungen vom RFeB-TRp ergeben. 
Die JP-C-7-68561 offenbart ein Herstellungsverfahren, ahnlich zur vorstehend bezeichneten Druckschrift, welches 

20 Permanentmagnet-Pulver vom RFeB-TRp mit einer intrinsischen Koerzivitat (iHc) von 795 kA/m erzeugt, indem durch 
Weglassen des Mahlschrittes die Hydrogenierung und die Desorption nacheinander ausgefuhrt werden. Bei der verbes- 
serten Wasserstoff-Hitzebehandlung wird die Disproportionierungs-Reaktion zwischen der Legierung vom RFeB-TRp 
und dem Wasserstoff bei einer Temperatur von 500°C bis 1000°C bei einem Wasserstoff-Druck von mehr als 1,3 kPa ein- 
geleitet, und die anschlieBende Desorptionsreaktion wird bei der gleichen Temperatur bei einem Wasserstoff-Druck von 

25 weniger als 13 Pa eingeleitet. 

Die JP-C-7-68561 offenbart, daB das Verfahren mit der Wasserstoff-Hitzebehandlung ebenfalls ein schwaches Aus- 
maB der An-isotropie in dem Magnetpulver mit der Zusammensetzung Nd 12 0 Prj 4 Feg 0 8 B$ 8 eingefuhrt werden kann. 
Das Pulver wird in einer Wasserstoff- Atmosphare bei einem Druck von 98,1 kPa auf 830°C erhitzt, bei dieser Temperatur 
und einem Druck. von 1,3 kPa bis 0,1 MPa fiir fiinf Stunden gehalten, dann bei einer Temperatur von 830°C bei einem 

30 verminderten. Druck von 1,31 x lO^ 3 Pa fur 40Minuten gehalten,. gefolgt von raschem Abkuhlen (Quenchen). Die Re- 
stinduktion (Br) des verbundenen Magneten wird von 0,61 T auf 0,72 T verbessert, was einer Verbesserung von 18,2% 
gleichkommt, indem wahrend der Kompressionsformgebung ein magnetisches Feld angelegt wird. 

Die JP-C-4-20 242 offenbart ein Herstellungsverfahren fur Seltenerd-Permanentmagnete mit einem hohen MaB an 
Anisotropic, in dem die Kristallorientierung der Mikrostruktur im Seltenerd-Magneten durch HeiBdeformation von 

35 schmelzgesponnenem Seltenerd-Material ausgerichtet wird. 

Es ist die Aufgabe der vorliegenden Erfindung, ein magnetisches Seltenerd-Pulyer mit ausgezeichneter Anisotropic, 
d. h. einem Br/Bs-Verhaltnis von mehr als 0,65, auf der Grundlage einer Wasserstoff-Hitzebehandlung zur Verfugung zu 
stellen. 

Bisher wurden zwei Hauptmethoden, namlich das HeiBdeformations- Verfahren und die Wasserstoff-Hitzebehandlung, 
40 zur Einfuhrung von Anisotropic in das magnetische Pulver vorgeschlagen. 

Das HeiBdeformations- Verfahren, welches eine Ausrichtung der Kristallorientierung in der Feinsfruktur des Selten- 
erd-Magheten einfuhrt, hat den Nachteil erhohter Herstellungskosten aufgrund des komplizierten Verfahrens. Zusatzlich 
zu diesem Nachteil ist die Komung des Pulvers plattenfbrmig, was fur die Herstellung von Verbundmagneten nachteikg 
. ist.' • 

45 Auf der anderen Seite ist die Wasserstoff-Hitzebehandlung zur Verbesserung magnetischer Eigenschaften, wie der ma- 
gnetischen Remanenz und der Koerzitivitat, bekannt. Bei der Wasserstoff-Hitzebehandlung wird die KorngroBe verfei- 
nert durch die Phasenumwandlungen, die durch den HydrogenierungsprozeB und den Wasserstoff-DesorpuonsprozeB er- 
zeugt werden, wodurch die magnetischen Eigenschaften gesteigert werden. Diese Methode der Wasserstoff-Hitzebe- 
handlung hat den Vorteil niedriger Herstellungskosten aufgrund relativ einfacher Arbeitsweise, jedoch sind die erhalte- 

50 nen magnetischen Eigenschaften noch nicht zufriedenstellend. Es ist ferner recht schwierig, durch diese Behandlung ein 
magnetisches Pulver mit Anisotropic zu erhalten. 

Wie zuvor beschrieben wird in der JP-C-7-68561 berichtet, daB der Br- Wert von Nd 12 qPtj 4 Fe g0 g B 5 8 als Settenerd- 
Magnet von 0,61 T auf 0,72 T. verbessert wird, was eine Verbesserung von 1 8,2% bedeutet, indem ein magnetisches Feld 
wahrendder Kompressions-Formgebung angelegt wird.. 

55 Einer der Erfinder der Patentanmeldung betont in seinem Review-Artikel in: "J. AlloRs and Compounds", 231 (1 995), 
S. 51, daB die Substitution von Fe mit Co in der ternareii Nd-Fe-B-Legierung sowie die Zugabe von Elementen wie Zx, 
Ga, Hf und Nb wesentlich zur Erhaltung des hohen MaBes an Anisotropic sind, wahrend die ternare Nd-Fe-B-Legierung 
ohne Austausch durch Co lediglich einen isotropischen Magneten ergibt, obgleich dieser Wasserstoff-hitzebehandelt 
wurde. 

60 Durch intensives Studium der Wasserstoff-Hitzebehandlung von RFeB-Magneten haben wir gefunden, daB die Nd-Fe- 
B-Legierung ohne irgendeine Substitution und ohne eine Zugabe von Elementen, die bisher fur isotrop gehalten wurden, 
ein hohes AusmaB an Anisotropic durch die Wasserstoff-Hitzebehandlung aufweisen kann. Mit anderen Worten haben 
wir entdeckt, daB durch die Wasserstoff-Hitzebehandlung die Restinduktion (Br) von 0,8 T bis 1,2-1,5 T im ternaren 
NdFeB-Legi erungssy stem ohne Co-Substitution verbessert wird. 

65 Wir denken, daB die Anisotropic des Magneten auf folgende Weise induziert wind. Zuerst wird die Kristallorientierung 
von Nd 2 Fe I4 B in die Kristallorientierung von nanokristallinem Fe^B umgewandelt, welches durch Phasenumwandlung 
wahrend der Hydrogenierung der Nd-Fe-B-Legierung bei der Wasserstoff-Hitzebehandlung erzeugt wird. Dann wird die 
Kristallorientierung von nanokristallinem Fe2B in die Kristallorientierung von nanokristallinem Nd 2 Fe| 4 B umgewan- 
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delt, welches durch die Ruckumwandl^^wahrend der Wasserstoff-Desorption bei der Wasse^Rff-Hitzebehandlung 
ruckgewonnen wind. Im Ergebnis kann die urspriingliche Orientierung des Mutterkristalls in dem nanokristal linen 
Nd 2 Fe 14 B nach den Phasenumwandlungen erhalten werden, d. h., das erhaltene magnetische Pulver zeigt ein sehr hohes 
MaB an Anisotropic 

Die folgende Erfindung wurde auf der Basis dieser Ansatze vervol I standi gl. 

Das Seltenerd-Magnetpulver, welches durch die vorliegende Erfindung zur Verfugung gestellt wird, besteht im we- 
sentlichen aus Seltenerd-Element, welches Yttrium einschlieBen kann, (hiemach mit R bezeichnet), sowie Eisen (Fe) und 
Bor (B) und besitzt eine ausgezeichnete Anisotropic d. h. ein Br/Bs-Verhaltnis von mehr als 0,65, erhalten durch Was- 
serstoff-Hitzebehandlung, die mit einer Phasenumwandlung verbunden ist. 

Die Erfinder definieren die Anisotropie hier als Br/Bs-Verhaltnis (wobei Bs hier etwa 1,6 T (16 kG) ist) von mehr als 
0,65 , eine perfekte Anisotropic als Br/Bs-Wert von 1, eine Isotropic als Br/Bs-Verhaltnis von iiber 0,5 bis 0,65, und eine 
perfekte Isotropic als Br/Bs-Verhaltnis von 0,5. Es ist sehr schwierig, eine perfekte Isotropic oder eine perfekte Aniso- 
tropie zu erhalten, weil der RFeB-Kristall von Natur aus anisotrop ist, auf der anderen Seite die Teilchen in dem Pulver 
jedoch zur Isotropic neigen. Das hohe MaB an Anisotropic der Legierung auf RFeB-Basis, die durch die vorliegende, Err 
findung erreicht wird, liegt in der sehr guten Ausrichtung der rekristallisierten Korner von R 2 Fe M B, dessen tetragonale 
Struktur, wie bekannt, eine starke kristalline magneusche Anisotropie zeigt. 

Der Br- Wert der Proben wird mittels eines VSM (Vibrations-Proben-Magnetometer) gemessen, da ein ubiicher BH- 
Kurventracer den Br- Wert von pulverfbrmigen Materialien nicht messen kann. 

Die Proben werden durch das folgende Verfahren hergestellt. 

Das Magnetpulver wird in einem Bereich der GroBe 74 bis 105 urn klassifiziert. Das Pulver wird zu einer Probe mit ei- 
nem Demagnetisierungs-Faktorvon 0,2 geformt, und dann wird die Magnetisierungsrichtung aller Teilchen in einem Ma- 
gnetfeld von 4578 kA/m (45 kOe) ausgerichtet. 

Das durch die vorliegende Erfindung zur Verfugung gestellte Seltenerd-Magnetpulver ist ebenso charakterisiert durch 
seine kugelformige Kornform der anisotropen Pulver, erhalten durch den HeiB-DefqrmierungsprozeB. Die Korner des 
Pulvers gemaB der vorliegenden Erfindung sind mit einem Langen- bzw. Streckungsverhaltnis von wehiger als 2,0 ku- 
gelformig. . * 

Sein Durchmesserbetragt 0,1 bis 1,0 um. 

Die Bezeichnung "Kom*; bedeutet hier nichl das Teilchen des magnetischen Pulvers, sondem das Kristallkorn. Ein 
Teilchen des Pulvers besteht aus vielen Kristallkomern. Das Streckungsverhaltnis ist definiert als das Verhaltnis der 
groBten Dimension zur geringsten Dimension (groBte Dimension/geringste Dimension) des Korns. 

Die Korner des durch HeiB-Deformation gebildeten Seltenerd-Magneten besitzen eine plattenformige Gestalt,:was 
grundsatzlich verschieden ist von derjenigen, die durch die zuvor bezeichnete Wasserstoff-Hitzebehandlung erhalten 
wurden. 

Die Legierung auf RFeB-Basis fur das hier erfundene anisotrope Magnetpulver ist aus 12 bis 15 Atom-% R, 5^ bis 8 
Atom- % B, Rest Fe mit unvermeidbaren Verunreiriigungen, zusammengesetzt. 

Ein R-Gehalt von mehr als 15 Atom-% verursacht eine Verringerung im Br- Wert aufgrund der Verringerung des ma- 
gnetischen Momentes des Kristalls, wahrend umgekehrt ein R-Gehalt von weniger.als 12 Atom-% eine Verringerung 
hinsichtlich des iHc-Wertes aufgrund einer erhohten a Fe-Menge im Primarkristall verursacht. * 

Ein B-Gehalt vori mehr als 8 Atom-% verursacht eine Verringerung im Br- Wert aufgrund der Verringerung des magne- 
tischen Momentes im Kristall, wahrend andererseits ein B-Gehalt von weniger als 5,5 Atom-% eine Verringerung des 
iHc-Wertes aufgrund der Prazipitation von R 2 Fe 17 verursacht. 

*R kann ein oder mehrere Seltenerd-Element(e) sein, ausgewahlt aus der aus Y, La, Ce, Pr, Nd, Sm, Gd, Tb, DR, Ho. Er, 
Trh und Lu bestehenden Gruppc Es ist erwunscht, Nd auszuwahlen aufgrund seiner geringen Kosten und des Vermd- 
gens, uberlegene magnejtische Eigehschaften fur dessen Legierungen zur Verfugung zu stellen. 

Die Zugabe von 0,01 bis 1 ,0 Atom-% Gaerhoht die intrinsische Koerzivitat von RFeB. Der Gnind dafur wird darin ge- 
sehen, daB Ga die Korngrenzen auszuglatten und die Nukleation von entgegengesetet magnetischen Domanen zu unter- 
driicken vermag: Die Zugabe von 0,01 bis 0,6 Atom-% Nb in Verbindung mit der Wasserstoff-Hitzebehandlung verstarkt 
das AusmaB der Anisotropie, jedoch wird die Verstarkung durch Nb-Zugabe nur in dem Fall erhalten, daB das Magnet- 
pulver durch die hier erfundene Wasserstoff-Hitzebehandlung behandelt wird; 

Mit anderen Worten besteht die Verstarkung in der synergistischen Wechselwirkung zwischen der Nb-Zugabe urid der 
geeigneteh Bedingung der Wasserstoff-Hitzebehandlung. Der Grund der Verstarkung wird darin gesehen, daB Nb die 
Umwandlung der Kristall-Orientierung von Nd 2 Fe l4 B zu derjenigen des Fe 2 B unterstutzt. 

Das Ausgangsmaterial des vorliegend erfundenen Magnetpulvers mit Anisotropie wird vhergestellt durch^Schmelzen 
vprbestimmter Merigen an gereinigtem(n) SeltenerfrElemeht(en)i- Eisen und :Bdr ^ in^hem 1 Dreh^ mitranschlieBendem 
-Si^^feeinen Bloclc^Der Block kann in ein Pulver vermahlenund als Ausgangsmaterial verwendet werden. . 

Es ist erwunscht, daB die Ausgangsmaterialien homogenisiert werden, da eine Homogenisierungsbehandiung eine 
Neigung zur Abscheidung, was fur die magnetischen Eigenschaften nachteilig ist, verringert. . 

Das auf die vbrstehende Weise hergestellte Rohmaterial wird der unten beschriebenen Wasserstoff-Hitzebehandlung 
unterworfen, wodurch das AusmaB der Anisotropie (Br/Bs, wobei Bs etwa 1 ,6 T (1 6 kG) betragt) von mehr als 0,65, der 
Br- Wert von 1,2 bis 1,5 T, der iHc-Wert von 636 bis 1.272 kA/m und das maximale Energieprodukt ((BH) m „) von 238 
bis 358 kJ/m 3 erhalten wird, . 

Die Wasserstoff-Hitzebehandlung der vorliegenden Erfindung ist gekennzeichnet durch das Einstellen der Reakuon 
zwischen der Legierung und dem Wasserstoff auf einen relativen Reaktionsumsatz von 0,25 bis 0,50, wobei eine Phasen- 
umwandlung wahrend der Hydrogenierung und eine Ruck-Umwandlung wahrend der Wasserstoff-Desorpuon im RFeB 
eingefiihrt werden. 

Die Erfinder haben gefunden, daB der Umsatz bzw. die Geschwindigkeit der Phasenumwandlung einen groBen Effekt 
auf die magnetische Anisou-opie von Legierungen auf RFeB-Basis hat. 

Die Geschwindigkeit der Phasenumwandlung ist proportional zur Geschwindigkeit der Reaktion, das heiBt des Reak- 
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scH^/asserstoff und der RFeB-basierten Legierungen. I^P^s 



tionsumsatzes zwisSi^/asserstoff und der RFeB-basierten Legierungen. r^pischwindigkeit der Reaktion V ist de- 
- finiert als: 

V = V 0 x (PH 2 /P 0 ) 1/2 x exp (-E./RT), 

worin V Q der Frequenzfaktor, PH 2 der Wasserstoff-Druck, P 0 der Dissoziationsdruck, die Aktivierungsenergie der Le- 
gierung, R die Gaskonstanteund T die Absoluttemperatur des Systems bedeuten. 

Die relative Reaktionsgeschwindigkeit V r ist definiert als das Verhaltnis der Reaktionsgeschwindigkeit V zur Stan- 
dard-Reaktionsgeschwindigkeit Vb, welche durch die Reaktionsgeschwindigkeit bei der Temperatur von 830°C und dem 
io Wasserstoff-Druck von 0,1 MPa im Falle der Phasenumwandlung aus der R 2 Fe I4 B~Phase nach RH 2 + otFe + Fe 2 B defi- 
niert ist. Demnach ist fur die Phasenumwandlung V r = V/V b = (1/0,576) x (PH 2 ) I/2 x exp (-Ea/RT). 

Fur die Ruckum wandlung ist V b (riick) die Reaktionsgeschwindigkeit bei der Temperatur von 830°C und dem Wasser- 
stoffdruck von 0,001 MPa. V r fur die Ruckumwandlung kann auf ahnliche Weise erhalten werden* 

Wie in Fig. 1 gezeigt, hangt die Aktivierungsenergie (Ea) von der Zusammensetzung ab und variiert von 195-200 kJ/ 

1 5 vierungsenergie £a ft T jede Zusammensetzung ist ein kalkulierter Wert unter Verwendung des Wertes fur die 

Bildungswarme von NdH 2 aus Nd und Wasserstoff. 

Die Beziehung zwischen der Reaktionstemperatur und der relativen Reaktionsgeschwindigkeit bei Ea = 195 kJ/mol, 
wobei sich dieser Wert aus der stochiometrischen Zusammensetzung Nd 2 Fe 14 B ergibt, ist in Fig. 2 gezeigt. In der Figur 

20 zeigt die eingerahmte Flache den Temperaturbereich fur die erwunschte relative Reaktionsgeschwindigkeit, namlich den 
Bereich von 0,25 bis 0,5. Ahnlich ist in Fig. 3 die Beziehung zwischen dem Wasserstoffdruck und der relativen Reakti- 
onsgeschwindigkeit bei demselben Ea-Wert gezeigt. In der Figur zeigt die eingerahmte Flache den Bereich des Wasser- 
stoffdrucks fur die erwunschte relative Reaktionsgeschwindigkeit. Urn die relative Reaktionsgeschwindigkeit fur die 
Phasenumwandlung im Bereich von 0,25 bis 0,50 einzustellen,sind die Reaktionstemperaturen und der Wasserstoffdruck 

25 einzustellen auf 780 bis 840°Cbzw. 0,01 bis 0,06 MPa. 

Wenn die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung in RFeB auf den Bereich von 0,25 bis 0,50 em- 
gestellt wird, werden anisotrope Magnetpulver mil Br/Bs von mehr als 0,65 erhalten. Wie zuvor beschrieben wird ange- 
nommen, daB die Anisotropic des Magneten durch die Umwandlung der Kristallorientiemng von Nd^Fe^B in die Kri- 
stallorientierung von nanokristallinem Fe 2 B induziert wird. Im Ergebnis zeigt der Magnet ein sehr hohes MaB an Aniso- 

30 tropie, d. h. das Br/Bs- Verhaltnis betragt mehr als 0,65. 

Wenn die relative Reaktionsgeschwindigkeit mehr als 0,50 betragt, wird lediglich isotropisches Magnetpulver erhal- 
ten. Dies deshalb, weil die Phasenumwandlung zu schnell voranschreitet, urn die Kristallorienuerung von Nri^Fe U B zum 
Fe 2 B-Kristall ordentiich umzuwandeln. Somit verringert sich das AusmaB der Anisotropic auf ein Br/Bs- Verhaltnis von 

weniger als 0,65. . - . . 

35 Es wurde gefunden, daB eine gute Vm wandlung der Kristallorientierung in der Phasenumwandlung die Anisotropic 
von Nd 2 Fej 4 B-KristaIlen nach dem Wasserstoff-Desorptionsschritt sicherstellt. Mit anderen Worten ist die ausreichende 
Umwandlung der Kristallorientierung zur Erlangung des hohen AusmaBes an Anisotropic fur den Magneten wesentlich. 

Auf der anderen Seite ist, wenn die relative Reaktionsgeschwindigkeit weniger als 0,25 betragt, eine hohe Koerzitivi- 
tat (iHc) nicht erhalten. (BH) max ist ebenfalls nicht hoch, obgleich der Br- Wert relativ hoch ist. Dies deshalb, weil die 
40 Phasenumwandlung von der Nd 2 Fe 14 B-Phase nach RH 2 + aFe+ Fe^B nicht abgeschlossen ist, und restliches Nd 2 Fe, 4 B 
die Mikrostruktur nach der Ruckumwandlung inhomogen macht. 

Die vbrstehend erwahnte -Reaktionstemperatur" zeigt die tatsachliche Temperatur an, bei der die Phasenumwandlung 
im RFeB durch Absorption von Wasserstoff auftritt. Es ist zu erwahnen, daB die Reaktionstemperatur von/der eingestell- 
ten Temperatur des Ofens verschieden ist. ■■ ' 

45 Die Temperatur der RFeB-Legierung in der Reaktion kann viel hoher sein als diejenige des Ofens, weil die durch die 
exotheYm ablaufende Reaktion erzeugte Warme die Temperatyr erhohen kann. . 

Ahnlich hierzu kann der Wasserstoffdruck von dem eingestellten Druck variieren, weil der Druck des Wasserstoffs in 
der Nachbarschaft der Legierung dazu neigt, durch Erschopfung aufgrund des Einschlusses von Wasserstoff in RFeB 
verringert zu werden. Insbesondere in dem Fall, wenn die Atmosphare eine Mischung aus Inertgas und Wasserstoff ist, 
50 kann der Partialdruck vori Wasserstoff in der Nachbarschaft der Legierung betrachtlich durch die Erschopfung aufgrund 
des Einschlusses von Wasserstoff in das RFeB verringert werden, wahrend der Gesamtdruck riahe bei dem angelegten 
Druck gehalten wird. 4 . . 

Das obige Phanomen in Bezug auf die Reaktion zwischen dem Wasserstoff und dem RFeB fuhrt zur Schwiengkeit 
» beim Einstellen der Temperatur und des Drucks fiir herkOmmliche Ofen, urn die relative Geschwindigkeit der Reakuon 
55 innerhalb des Bereiches von 0,25 bis 0,50 zu erhalten, und zwar aus folgenden Griinden. Ein Grand besteht dann, daB die 
Abweichungen bei der Temperatur und dem Druck proportional zur Masse des Materials in dem Oferi smd. Em anderer 
besteht darin, daB die Reaktion selbsterregend ist, d. h. sie wird durch die bei der exothermen Reaktion selbst erzeugten 

Warme beschleunigt. . . 

Deshalb ist, urn die gewunschten Bedingungen fur die Reaktion zu erhalten, ein speziell ausgestalteter Ofen ertorder- 
60 lich, urn eine geeignete Kontrolle der Temperatur und des Wasserstoffdrucks zu gewahrieisten. 

Zur Losung dieses vorstehenden Problems haben wir einen neuen Ofen entwickelt und angewandt, welcher die durch 
die Reaktion erzeugte Warme ausgleichen bzw. ausloschen kann. Dieser Ofen ist in der JP-A-8-206 231 offenbart. 

Er besitzt Hitze-Absorptionseinrichtungen zum Ausgleichen bzw. Kompensieren der durch die Reaktion mit Wasser- 
stoff im Rohmaterial erzeugten Warme. Er besitzt einen Satz aus einem Prozessierungsbehalter und einem Hitze-Koiw- 
65 pensationsbehalter, die in Kontakt miteinander stehen. Das Rohmaterial wird in den Prozessierungsbehalter, in welchem 
der Wasserstoffdruck sowie die Temperatur eingestellt werden konnen, eingebracht. Ein "Dummy"-Material wird in den 
Kompensationsbehalter eingebracht, in welchem der Wasserstoffdruck sowie die Temperatur unabhangig von dem Pro- 
zessierungsbehalter eingestellt werden konnen. Wenn die exothenne Reaktion stattfindet und das Material in dem Pro- 
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zessierungsbehalter Hitze erzeugt, wir^^usatzlich zum Ausschalten ries Heizgerates - der vSs^rstoffdruck in dem ^ 
Kompensationsbehalter vermindert, urn eine endoiherme Reaktion zu siarten und die in dem Prozessierungsbehalter er- 
zeugte Hitze zu kompensieren. Somit kann die Reaktionstemperatur nahezu gleich der gesetzten Temperaiur des Ofens 
gehalten werden. 

Im Ergebnis konnen durch diesen neuen Ofen die gewiinschten Bedingungen fur die Phasenum wand lung fur die Mas 5 
senproduktion erhalten werden. 

Nach der Vervollstandigung des HRdrogenierungsschrittes ist es wunschenswert, das Pulver einer Entspannungsbe- 
handlung auszusetzen, d. h. das Magnetpulver bei derselben Temperatur zu halten. Es wurde herausgefunden, daB die in- 
1 trinsische Koerzivitatdes Pulvers durch das Halten des Pulvers fur mindestens eine Stunde verstarkt wird. Die Vervoll- 
standigung der HRdrogenierung erfolgt etwa fur 30 min, jedoch hangt dies tatsachlich vom Behandlungsvolumen ab. io 

Der Grand hierfur wird daiin gesehen, daB die Verstarkung der Koerzitivitat auf der Entspannung der internen, verfor- 
menden Spannung, die durch die Phasenumwandlung induziert wurde, beruhen kann. 

Wenn die interne Verspannung in dem magnetischen Pulver verbleibt, kann die Mikrostruktur nach der Wasserstoff- 
Desorption zur Inhomogenitat neigen, und im Ergebnis schadet diese der intrinsischen Koerzivitat. 

Nach der Entspannungsbehandlung im Wasserstoff wird das Pulver dem Wasserstoff-Desorptionsschritt unterworfen, 15 
bei dem die Ruckumwandlung stattfindet. 

Wahrehd der Ruckumwandlung wird die kristalline Orientierung von nanokristallinem Fe2B in die Orientierun* von 
nanokrista]linemNd 2 Fe 14 B umgewandelt. 0 

Es ist erwunscht, die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Ruckumwandlung in den Bereich von 0,1 bis 0,4 einzu- 
stellen, um die Kristallorientierung von nanokristallinem F^B bei niedrigem Wasserstoffdruck bei derselben Temperatur 20 
wie im HRdrogenierungsschritt umzuwandeln. 

Wenn die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Ruckumwandlung in den Bereich von 0,1 bis 0,4 eingestellt wird, 
wird das AusmaB der Anisotropic durch das Umwandeln der Kristallorientierung von nanokristallinem Fe?B zur Kri- 
stallorientierung von nanokristallinem Nd 2 Fe 14 B ordnungsgemaB verstarkt. 

Bei einer relauven Reaktionsgeschwindigkeit der Ruckumwandlung, die geringer als dieser Bereich ist, wird eine 25 
hohe Koerzitivitat nicht erhalten wegen einer inhomogenen Mikrostruktur aufgrund des Ungleichgewichts hinsichtlich 
der Nukleation und des Wachstums. 

Auf der anderen Seite isi bei einer relauven Reaktionsgeschwindigkeit, die groBer als dieser Bereich ist, das AusmaB 
der Anisotropic im Magnetpulver gestort, weil die Umwandlung der Kristallorientierung von nanokristallinem Fe^B zu 
derjenigen von rekristallisiertem Nd 2 Fe 14 B gestort ist. 30 

Bei der tatsachlichen Arbeitsweise wird der WasserstofTdruck auf 1/10-tel bis 1/1 00-tel des Druckes im Hydrogenie- 
rungsschritt eingestellt. . 

Jedoch ist die Ruckumwandlung, welche endotherm ist, ebenso selbsterregend; so daB die Temperatur des Ausgangs- 
materials betrachtlich verringert wird. 

Um die Reaktionstemperatur innerhalb von 780 bis 840°C einzustellen, ist es daher erforderlich, denselben Ofen wie 35 
fur den HydrogenierungsprozeB zu verwenden. Die zur Vervollstandigung der Reaktion der Ruckumwandlung erforder- 
liche Zeit wird bei etwa 10 min vermutet, was jedoch tatsachlich vom Behandlungsvolumen abhangt. 

Nach der Vervollstandigung der Ruckumwandlung verbleibt Wasserstoff, welcher aus der NdH 2 -Zersetzung stammt, 
in dem Nd 2 Fe 14 B-Kristallgitter. Daher wird eine Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung durchgefuhrt, in der das Pulver 
in derselben Temperatur fur eine gewisse Zeit gehalten wird. Die Behandlung dient zum perfekten Eliminieren des ver- 40 
bleibenden Wasserstoffs in dem Nd 2 Fe 14 B-Kristallgitter. Es wurde herausgefunden, daB die intrinsische Koerzivitat 
durch mindestens 25 min der Wasserstoff-Elirriinierungsbehandlung verstarkt wird. Es wird angenommen, daB der ver- 
bleibende Wasserstoffin dem Gitter die intrinsische Koerzitivitat des No^Fe^B-Pulvers schadigt. 

Nach der Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung wird das Pulver in dem Ofen auf Raumtemperatur abgekiihlL 
, Das Abkuhlen sollte so schnell wie moglich vollzogen werden, mindestens 5°C/min sind erforderlich. Nur durch das 45 
Befolgen der vorstehenden Schritte wird anisotropisches Magnetpulver mit Br/Bs von mehr als 0,65 erhalten. 

Das erhaltene Pulver wird in Verbundmagnete durch das Befolgen herkommlicher Verfahren gebildet. 

Als Ausgangsmaterial wird ein Block oder Pulver verwendet. Das prozessierte Material durften kleine Klumpeh sein. 
Diese konnen leicht in magnetisches Pulver mit Ahisotropie durch einen Morser oder eine Mahlmaschine pulverisiert 
werden. ' 50 

Der anisotrope, gebundene Magnet wird aus den Komponenten des anisotropen Magnetpulvers und einem Bindemittel 
hergestellt. Als Bindemittel sind Harze, Metalte niedrigen Schmelzpunktes, Gummimaterialien usw. verfugbar. Wenn als 
Bindemittel ein hitzehartendes Harz, wie Eppxyharz, ausgewahlt wird, wird eine Kompressionsformgebung angewandL 
Zunachst werden Magnetpulver und hitzehartbares Harz in Verbindung miteinarider vermischt. Dann wird die Kompres- 
sions-Formgebung durchgefuhrt mit dem angelegten magnetischen Feld, und dann wird der Magnet durch eine Hitzebe- 55 
handlung gehartet. 

Das vorliegend erfundene magnetische Pulver mit Anisotropic besitzt ein sehr hohes MaB an Anisotropic, beurteilt 
durch das Br/Bs-Verhaltnis von mehr als 0,65. Es besitzt uberragende magnetische Eigerischaften, d. h. einen Br- Wert 
von uber 1 ^ T (12 kG) und einen iHc-Wert von uber 636 kA/m (8 kOe). Der anisotrope, gebundeneMagnet, der aus dem 
Pulver hergestellt wurde, besitzt einen ausgezeichneten (BH) max -Wert von mehr als 135 kJ/m 3 . 60 

Diese vorstehend genannten, uberragenden magnetischen Eigenschaften werden nur durch das vorliegend erfundene 
Verfahren erhalten, bei dem die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung in der Wasserstoff-Hitzebe- 
handlung auf eine festgelegte Geschwindigkeit von 0,25-0,50 eingestellt wird. Das Verfahren ist auf die Massenproduk- 
tidn von Seltenerd-Magneten mit der ziivor beschriebenen ausgezeichneten Anisotropic anwendbar, indem der von uns 
entwickelte neue Ofen angewandt wird. . 65 

Ausfuhrungsformen gemaB der vorliegenden Erfindung werden hiernach beschrieben. 

Das yorhegend erfundene magnetische Pulver mit Anisotropic besitzt ein sehr hohes MaB an Anisotropie, das heiBt 
Br/Bs betragt mehr als 0,65, wobei hier Bs gleich 1,6 T (16 kG) ist. 
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: \l^Rdmagnet, der aus dem anisotropen Magnetpulver he^Prel 



Der anisotrope \l^Bdmagnet, der aus dem anisotropen Magnetpulver he^Prellt wurde, besitzt einen ausgezeichne- 
ten (BH) max -Wert. 

.Das vorliegend erfundene Magnetpulver mit Anisotropic kann durch die Wahl eines geeigneten Bereichs der Phasen- 
umwandlungs-Geschwindigkeit bei der Hydrogenierung hergestellt werden. 

5 

Kurzbeschreibung der Figuren 

Fig. 1 ist eine Grafik, die die Beziehung zwischen der Konzentration der zugegebenen Elemente Co, Ga und Nb in der 
Legierung und der Aktivierungsenergie zeigt. 
10 Fig. 2 ist eine Grafik, die die Beziehung zwischen der Reaktionsgeschwindigkeit und der Reaktionstemperatur bei 
festgelegtem Was sers toff d ruck zeigt. 

Fig. 3 ist eine Grafik, die die Beziehung zwischen der Reaktionsgeschwindigkeit und dem Wasserstoffdruck bei fest- 
gelegter Reaktionstemperatur zeigt. . 

15 Ausfuhrungsform 1 

Eine Legierung vom Nd-Fe-B-TRp mit der chemischen Zusammensetzung 12,5 Atom-% Nd, 6,2 Atom-% B und Rest 
Fe wird durch Lichtbogenschmelzen geschmolzen und in einen Legierungsblock gegossen. Der Legierungsblock wurde 
bei 1. 140°C homogenisiert und dann einer Wasserstoff-Hitzebehandlung umer den Bedingungen, die in Tabelle 1 gezeigt 
20 sind, unterworfen. 

Die Bedingungen fur die Wasserstoff-Hitzebehandlung sind im einzelnen wie folgt: 
15 g Ausgangsmaterial wird in einen Prozessierbehalter, der mit der WasserstofTdruck-Einstellausrustung verbunden ist, 
eingebracht. Ein Infrarotspiegel-Ofen wurde zum Erhitzen des Materials verwendet. 

Die Temperatur des Materials und die Temperatur des Prozessierbehalters wurden durch Thermoelemente gemessen. 
25 Die Ofenternperatur wurde gemaB der Materialtemperatur und der Prozessierbehalter-Temperatur eingestellL Wasser- 
stoffgas mit dem in der Tabelle 1 gezeigten Druck wurde in den Prozessierbehalter eingefuhrt. Die Temperatur wurde in 
60 min von Raumtemperatur auf die in der Tabelle 1 gezeigte Reaktionstemperatur angehoben. Die Temperatur des Aus- 
gangsmaterials wurde innerhalb von + 5°C - 0°C durch die folgende Einstellmethodegehalten 

Wenn die Temperatur des Rohmaterials die Temperatur des Prozessierbehalters wahrend der Reaktion ubersteigt, wird 
30 der Ofen sofort abgesiellt, und das Material wird auf die Temperatur des Prozessierbehalters abgekuhlt. Somit wird die 
durch die Reaktion erzeugte Warme entfemt. Die konstante Temperatur innerhalb des Ausschlages von + 5°C - 0°C wird 
durch diese einfache Einstellung erzielt aufgrund der geringen Menge an Material und der guten Einstellmoglichkeit des 
Infrarotspiegel-Ofen^. 

Dann wurde das Material einer Entspannungs-Hitzebehandlung bei 820°C bei Wasserstoffdruck von 0,02 MPa fur 
35 3 Stunden unterworfen. Dann wurde der Wasserstoff aus dem Prozessierbehalter evakuiert bei der relativen Reaktions- 
geschwindigkeit von 0,26, urn die Ruckumwandlung ablaufen zu lassen. 
{ Um wahrend der Ruckumwandlung, die durch die Wasserstoff-Desorption induziert wird, die Temperatur des Rohma- 

terials innerhalb von + 0°C - 5°C einzustellen, wind die folgende Kontrolle angewandt. Wenn die Temperatur des Roh- 
materials sich aufgrund der endothermen Reaktion von der Temperatur des Prozessierbehalters zu niedrigeren Werten 
40 verschiebt, schaltet die Wasserstoff-Kontrollausrustung die Wasserstoff-Evakuierung ab, und nachdem die Temperatur 
des Rohmaterials zur Temperatur des Prozessierbehalters zuriickkehrt, wird die Wasserstoffevakuierung wieder gestar- 
tet. 

Der Wasserstoff wird evakuiert, bis er einen Druck von 0,0001 MPa erreicht, was weniger als 1/100 des Wasserstoff- 
dnickes bei der Phasenumwandlung ist. 
45 Nach Beendigung der Ruckumwandlung wird das Material einer Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung bei der fest- 
gelegten Temperatur fur 30 min unterworfen und abgekuhlt. 

Somit wird der gesamte ProzeB der Wasserstoff-Hitzebehandlung abgeschlossen, und das anisotrope Magnetpulver 
wird erhalten. 

Die Restinduktion des erhaltenen anisotropen Magnetpulvers wird gemessen, und das AusmaB der Anisotropie wird 
50 berechnet. Die Restinduktion (Br), das AusmaB der Anisotropie, die relative Geschwindigkeit der Phasenumwandlung, 
die Behandlungstemperatur und der Wasserstoffdruck der Phasenumwandlung sind in Tabelle 1 gezeigt. 

Das Streckungsverhaltnis wird best^mmt tiber den Durchschnitt der groBten Dimension und der kleinsten Dimension, 
gemessen mit einem Elektronenmikroskop fur 25 Kornproben. 

Wenn die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung in dem Bereich von 0,25 bis 0^0 eingestellt 
55 wird, wird das hohe MaB an Anisotropie erhalten. 

. Wie zuvor erlautert* kann dies an der Umwandlung der Kristallorienuerung von Nd 2 Fe| 4 B in die Kristallprientierung 
von nanokristallinem Fe 2 B liegen. 

Bei einer relativen, Reaktionsgeschwindigkeit, die h6her als der obige Bereich liegt, wird jedoch isotropisches Ma- 
gnetpulver erhalten, weil die Umwandlung der Kristallorientierung von Nd2Fe 14 B zum Fe2B-Kristall unzureichend ist. 
60 Auf der andereri Seite ist dann, wenn die relative Reaktionsgeschwindigkeit geringer als der obige Bereich ist, die hohe 
Koerzivitat (iHc) nicht erhalten. Auch wird ein hoher (BH) max -Wert nicht erhalten, obgleich der Br- Wert relativ hoch ist. 
Dies liegt an einer inhomogenen Mikrostruktur aufgrund restlichem Nd 2 Fe l4 B. 
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Ausfuhrungsform 2 

Die Bedingungen der Wasserstoff-Hitzebehandlung der Ausfuhrungsform 2 sind dieselben wie in Proben-Nr. 1 der 
Ausfuhrungsform 1, mit Ausnahme der Bedingung fur die Entspannungsbehandlung nach der Hydrogenierung. 

Die gehaltene Temperatur, der gehaltene Wasserstoffdruck und die gehaltene Dauer sind in der Tabelle 2 gezeigt (fur 
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52 der Ausfuhningsform 1). 




die Vergleichsprobe Nr. 54 sind die Bed^Phgen der Entspannungsbehandlung dieselben wie dieJIKgen der Proben Nr. 



le^Pffge 



Die Behandlungen nach der Entspannungsbehandlung sind genau dieselben wie diejenigen der Ausfuhrungsform 1, 
d. h. der WasserstofT des Prozessierungsbehalters wurde bei einer relativen Reaktionsgeschwindigkeit von 0,26 evaku- 
iert, um die Riickumwandlung vonstaiten gehen zu lassen, und das Material wurde einer WasserstofT-Eliminierungsbe- 5 
handlung bei 820°C in Vakuum fur 30 min unterworfen und dann abgekiihlt. 

Die magnetischen Eigenschaften des erhaJteneri magnetischen Pulvers sind in Tabelle 2 gezeigt. 
Die Restinduktion, die intrinsische Koerzivitat, der (BH^-Wert des Seltenerd-Magnetpulvers werden gemessen, 
und das AusmaB der Anisotropic wird errechnet. 

Die relative Geschwindigkeit der Phasenumwandlung, die Haltezeit, die gehaltene Temperatur, der gehaltene Wasser- io 
stoffdruck, die Restinduktion, das AusmaB der Anisotropic die Koerzivitat und der (BH) max -Wert sind in Tabelle 2 ge- 
zeigt. * * 

Die Prozedur fur die Entspannungsbehandlung in der Ausfuhrungsform 2 ist wie folgt. 

Zuerst wird die Phasenumwandlung in dem Material auf die gleiche Weise wie in der Ausfuhrungsform 1 bei den fest- 
gelegten Reaktionstemperaturen eingeleitet. I5 

Dann wurde das Material bei der gleichen Temperatur unter dem festgelegteh Haltedruck fur die festgelegte Haltezeit 
erhalten, um die durch die Phasenumwandlung im Material induzierte Verspannung zu relaxieren. AnschlieBend wurde 
die Wasserstoff-Desorption durch Evakuierung des Wasserstoffs auf ein Vakuum von 0,0001 MPa (0,001 atm) durchge- 
fuhrt. Im Ergebnis wurde ein hohes MaB an Anisotropic das mit demjenigen der Proben in der Ausfuhrungsform 1 ver- 
gleichbar ist, erhalten, mit Ausnahme der Vergleichsprobe Nr. 54. 20 

Wie in Tabelle 2 gezeigt, ergibt eine Haltezeit von mehr als 60 min eine hohere Koerzivitat und einen hoheren 
(BH^ax-Wert als diejenigen der Ausfuhrungsform 1. 

Auf der anderen Seite verringert sich die Koerzivitat bei einer Haltezeit von weniger als 60 min, da die Spannung die 
Mikrostruktur nach der Riickumwandlung inhomogen macht. Wie in Tabelle 2 gezeigt, ist das AusmaB der Anisotropic 
von der Haltezeit unabhangig. Das AusmaB der Anisotropic wird bei eihem hohen Niveau gehalten, solange die Reakti- 25 
onsgeschwindigkeit passend gewahlt wird. 

In dem Fall, daB die Reaktionsgeschwindigkeit schnell ist, wie im Fall der Vergleichsprobe Nr. 54, geht die Anisotro- 
pic verloren und kann nach der Entspannungsbehandlung und der Wasserstoff-Desorption nicht wiedergewonnen wer- 
den. ... 



Ausfuhrungsform 3 
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Die Bedingungen der Wassers toff-Hi tzebehandlung in der Ausfuhrungsform 3 sind die gleichen wie diejenigen der 
Proben-Nr. 7 def Ausfuhrungsform 2 mit Ausnahme der Bedingungen fur die Riickumwandlung. . * 

Tabelle 3 zeigt die Temperatur der Riickumwandlung, die relative Geschwindigkeit der Riickumwandlung und den 35 
Wasserstoffdruck der Riickumwandlung von 0,0001 MPa (0,001 atm), bei dem die Riickumwandlung in dem Material 
eingeleitet wurde. 

Dann wurde die Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung im Vakuum bei 820°C und 30 min durchgefuhrt, und schlieB- 
lich wurde das Material auf Raumtemperatur abgekiihlt. (Bzgl. der Vergleichsprobe Nr. 56 sind die Bedingungen der 
WasserstofT-Hitzebehandiung die gleichen wie diejenigen der Vergleichsprobe Nr. 52 der Ausfuhrungsform 1). 40 

Die Restinduktion, die intrinsische Koerzivitat, der (BH) max -Wert des anisotropen Magnetpulvers werden gemessen, 
und das AusmaB der Anisotropic wird berechnef. Diese sind ebenso in Tabelle 3 gezeigt. 

Wenn die relative Reaktionsgesch windigkeit der Riickumwandlung in dem Bereich von 0, 1 bis 0,4 eingestellt wird, ist 
das AusmaB der Anisotropic durch die Umwandlung der Kristallorienuerung von nariokristallinem Fe^B zu der Kristall- 
orienuerung von nanokristallinem Nd 2 Fe 14 B ordnungsgemaB verstarkt. - 45 

Wenn die relative Reaktionsgeschwirtdigkeit der Riickumwandlung kleiner als der obige Bereich ist, wie im Fall der 
Vergleichsprobe Nr. 55, wird die hohe Koerzivitat (iHc) nicht erhalten wegen der inhomogenen Strukiur aufgrund des 
Ungleichgewichts hinsichtlich der Nukleation und des Wachstums. Auf der anderen Seite geht in dem Fall, daBdie Re- 
akuonsgeschwindigkeit schnell ist, wie im Fall der Vergleichsprobe Nr. 56, die Anisotropic verloren und kann nach der 
Was serstoff-Deso rption , die bei passenden Bedingungen ausgefuhit wird, nicht wiedenjewormen werden. * 50 

Ausfuhrungsform 4 

Die Bedingungen der Wasscrstoff-Hitzebehandlung in der Ausfuhrungsform 4 sind dieselben wie in der Probe Nr. 1,1 
der Ausfuhrungsform 3 mit Ausnahme der Bedingung fiir die Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung in Vakuum. Die 55 
Haltetemperaturen und die Haltezeiten fur die Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung im Vakuum sind in Tabelle 4 ge- 
zeigt (fur die Vergleichsprobe Nr. 56 sind die Bedingungen fiir die Wasserstoff-EIiminierungsbehandlung dieselben wie 
diejenigen der Vergleichsprobe Nr. 54 der Ausfuhrungsform 2). 

1 00 g des erhaltenen Magnetpulvers und 3 g Phenpl-Formaldehyd-Harz als Bindemittel wurden vermischt, und ein ge- 
bundener Magnet wurde durch Kompressions-Formgebung mit oder ohne angelegtem magnetischem Feld von 2 T (20 60 
kOe) gebildet. 

Die Restinduktion, die intrinsische Koerzivitat, der (BH^^-Wert des Seltenerd-Magnetpulvers, die resdiche Wasser- 
stoff-Konzentration in dem Magnetpulver in Gewichts-% und der (BH)^- Wert des Verbundmagneten wurden gemes- 
sen, und das AusmaB der Anisotropic wurde berechnet. 

Die relative Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung, die Haltezeit, die relauve Reakuonsgeschwindigkeit 65 
der Riickumwandlung, die Haltetemperatur und die Haltezeit fur die Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung in Vakuum 
sind in Tabelle 4 gezeigt. Die magnetischen Eigenschaften der Pulver- und Verbundmagnete sind in Tabelle 5 gezeigt. 

Wie aus Tabelle 4 ersichtlich, ergibt eine Haltezeit von mehr als 25 min eine hohe Koerzivitat, wahrend das hohe MaB 
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bl^Pten wird, da der Wasserstoff vollstandig aus dem Ma^pe! 



an Anisotropie beibl^ten wird, da der Wasserstoff vollstandig aus dem Mal^^eliminiert wird. Auf der anderen Seite 
kann bei geringeren Haltezeiten, wie im Fall der Vergleichsprobe Nr. 55, die hone Koerzivitat nicht erhalten werden auf- 
grund von restlichem Wasserstoff. Wenn die Reaktionsgeschwindigkeit der Phasenumwandlung groBer als im Fall der 
Vergleichsprobe Nr. 56 ist, geht die Anisotropie verloren und kann nach der Wasserstoff-Eliminierungsbehandlung, die 
5 bei passenden Bedingungen ausgefuhrt wird, nicht wiedergewonnen werden. 

Ausfuhrungsform 5 

Legierungen vom Nd-Fe-B-TRp mit der chemischen Zusammensetzung 12,5 Atom-% Nd, 6,2 Atom-% B und Rest Fe 
i o werden unter geringem Zusatz von Ga und Nb, wie in Tabelle 6 gezeigt, durch Lichtbogenschmelzen geschmolzen und in 
Legierungsblocke unter den gleichen Bedingungen wie in der Ausfuhrungsform 1 gegossen. Der Legierungsblock wurde 
bei 1140°C homogenisiert und dann einer Wasserstoff-Hitzebehandlung unter den in Tabelle 6 gezeigten Bedingungen 
unterworfen. 

Die magnetischen Eigenschaften des Pulvers wurden durch das in der Ausfuhrungsform 4 beschriebene Verfahren ge- 
15 messen. Die Ergebnisse sind in Tabelle 7 gezeigt. 

Das magnetische Pulver wird verbessert unter Erlangung eines (BH) max -Wertes so hoch wie 350 kJ/m 3 durch die ge- 
ringe Zugabe von Ga und Nb zu NdFeB-Legierungen. 

Der Grund der Verbesserung durch Ga- und Nb-Zugabe ist unbekannt, wir denken jedbch, daB die Zugabe von Ga die 
Korngrenzen zu glatten vermag und die Nukleation von Umkehrdomanen unterdriickt.Im Ergebnis wird eine hohe Ko- 
20 erzivitat erhalten. 

Die Zugabe von Nb vermag den Umwandlungseffekt der Kristallorientierung aus Nd 2 Fe 14 B in die Kristallorientierung 
von nanokristallinem Fe 2 B zu verstarken. 
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Patentanspniche 

1. Anisotropes magnelischies Pulver rait ausgezeichneter Anisotropic mit einem Br/Bs-Verhaltriis von mehr'als 60 
0,65, welches aus Seltenerd-Element(en) (hiernach als R Bezeichnet), wobei Yttrium eingeschlossen sein kann, Ei- 
sen (Fe) und Bor (B) zusammengesetzt ist, und welches einer Wasserstoff-Hitzebehandlung, verbunden mit Phasen- 
umwandlung, unterworfen wurde. 

2. Anisotropes magnetisches Pulver gemaB Anspruch 1, wobei das Pulver aus 12-15 Atom-% R, 5,5-8 Atom-% B 
und Rest Fe sowie unvermeidbaren Verunreinigungen zusammengesetzt isti 65 

3. Anisotropes magnetisches Pulver gemaB Anspruch 2, wobei das Pulver 0,01-1,0 Atom-% Ga und 0,01-0,6 
Atom-% Nb emhalt. ' 

4. Anisotropes magnetisches Pulver gemaB Anspruch 1, wobei das AiismaB der Anisotropic definiert als Br/Bs- 
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erSIs 0,70 betragt und das Streckungsverhaltnis von desi^PKr 



Verhaltnis, meh^ls 0,70 betragt und das Streckungsverhaltnis von dess^BBrnern weniger als 2,0 betragt. 

5. Anisotropes magnetisches Pulver gemaB Anspruch 1, wobei die Restinduktion (Br) 1,2—1^5 X die intrinsische 
Koerzivitat (iHc) 636-1.272 kA/m (8,0-16 kOe) und das maximaleEnergieprodukt ((BH) max ) 238-358 kJ/m 3 
(30-45 MGOe) betragen. 

6. Verfahreri zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver, die aus Seltenerd-EIement(en), wobei Yttrium ein- 
geschlossen sein kann, Eisen und Bor zusammengesetzt sind, wobei das Verfahren einen Hydrogenierungsschritt, 
bei dem die relative Reaktionsgeschwindigkeit zwischen einer Legierung auf R-Fe-B-Basis und Wasserstoff in den 
Bereich von 0,25- 0,50 eingestellt wird, um eine Phasenumwandlung in der Legierung einzufuhren, und einen an- 
schlieBenden Wasserstoff-Desorptionsschritt, um eine Ruckumwandlung in der Legierung einzufuhren, umfaBt. 

7. Verfahren zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver gemaB Anspr\ich 6, wobei die HRdrogenierung bei 
780- 840°C und einem Wasserstoffdruck von 0,01-0,06 MPa zur Einfuhrung der Phasenumwandlung in der Legie- 
rung auf R-Fe-B-Basis durchgefuhrt wird. 

8. Verfahren zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver gemaB Anspruch 7, wobei die Phasenumwandlung 
unter konstanter Temperatur durch Ausgleichen der durch die exotherme Reaktion erzeugten Warme eingefuhrt 
wird. 

9. Verfahren zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver gemaB Anspruch 6, wobei die Legierung auf R-Fe- 
B-Basis nach der Vervollstandigung der Phasenumwandlung auf derselben Temperatur fur mindestens eine Stunde 
in Wasserstoff gehalten wird, um die durch die Phasenumwandlung induzierte Spannung zu entfemen. 

10. Verfahren zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver gemaB Anspruch 6, wobei die relative Reaktions- 
geschwindigkeit der Ruckumwandlung im Bereich yon 6,1-0,4 eingestellt wird. 

11. Verfahren zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver gemaB. Anspruch 10, wobei die Ruckumwandlung 
unter konstanter Temperatur eingefuhrt wird, indem die infolge der endotherrnen Reaktion absorbierte Warrhe kom- 
pensiert wird. 

12. Verfahren zur Herstellung anisotroper magnetischer Pulver gemaB Anspruch 6, wobei die Hitzebehandlung in 
Vakuum bei 78O-840°C fur mindestens 25 min durchgefuhrt wird, um restlichen Wasserstoff in der Legierung auf 
R-Fe-B-Basis vollstandig zu eliminieren, und wobei die Legierung nach der Hitzebehandlung in Vakuum abgekuhlt 
wird. 
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